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AKTIENGE- 



(54) Titie: CONDENSATION CROSS-LINKING POLYSILOXANE MASSES, 
SURFACE-MODIFIED FILLERS 



A PROCESS FOR PREPARING THE SAME AND 



(54) Bezeichnung: KONDENS ATIONS VERNETZENDE POLYSILOXANMASSEN, EIN HERSTELLUNGSVERFAHREN UND 
OBERFLACHENMODIFIZIERTE FOLLSTOFFE 

(57) Abstract 



Condensation cross-linking polysiloxane masses contain at least one cross-linkable polysiloxane, at least one basic filler, at least one 
phosphorus compound, at least one alkoxysilane cross-linking agent, at least one organometallic compound and if required other auxiliary 
substances. Also disclosed is a process for preparing these polysiloxane masses, their use, surface-modified fillers and their use. 

(57) Zusammenfassung 

Die vorliegende Erfindung betrifft kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen, enthaltend mindestens ein vemetzungsfahiges 
Polysiloxan, mindestens einen basischen Fullstoff, mindestens eine Phosphorverbindung, mindestens einen Alkoxysilanvernetzer, mindestens 
eine metallorganische Verbindung und gegebenenfalls weitere Hilfsstoffe, ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Verwendung, 
oberfiachenmodifizierte FUllstoffe und deren Verwendung. 
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I$2SS^"^J 0NSVERNETZENDE POLYSILOXANMASSEN, EIN HERSTELLUNGSVERFAHREN UND 
OBERFLACHENMODIFIZIERTE fullstoffe 



Die vorliegende Erfindung betrifft kondensationsveraetzende Polysiloxanmassen, 
enthaltend mindestens ein vernetzungsfahiges Polysiloxan, mindestens einen 
basischen Fullstoff, mindestens eine Phosphorverbindung, mindestens einen 
Alkoxysilanvernetzer, mindestens eine metal lorganische Verbindung und gegebe- 
10 nenfalls weitere Hilfsstoffe, ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren 
Verwendung, oberflachenmodifizierte Fullstoffe und deren Verwendung. 

Die erfindungsgemaBen Polysiloxanmassen, im folgenden RTV-1 (Raumtemperatur 
yulkanisierende I Komponenten) Alkoxysysteme genannt, sind unter AusschluB 
von Feuchtigkeit lagerfahige Massen, die unter Zutritt von Luftfeuchtigkeit und 
15 unter Abspaltung von Alkoholen zu Elastomeren ausharten. 

Produkte dieser Art wurden schon vor langer Zeit beschrieben und sind fur den 
Einsatz als Dichtstoffe im Markt etabliert. Aus US-A-3 294 739, US-A-3 161 614 
und US-A-3 494 951 ist die Herstellung solcher Massen aus OH- oder Alkoxy 
terminierten Polysiloxanen, gegebenenfalls unreaktiven Polysiloxanweichmachern, 
Alkoxysilanvernetzern, Katalysatoren, Fullstoffen und gegebenenfalls weiteren 
Hilfsstoffen, bekannt. 

Durch die Verwendung von Fullstoffen konnen die Materialkosten von RTV-1 
Massen deutlich gesenkt werden. Die Fullstoffe dienen aber nicht nur zur 
Verbilligung der Massen, sondern beeinflussen maBgeblich die Eigenschaften der 
RTV-1 Alkoxy Systeme. Die Konzentration und die Zusammensetzung der ver- 
wendeten Fullstoffe ist entscheidend fur die rheologischen Eigenschaften der 
unvulkanisierten Massen, wie Standfestigkeit und FlieBverhalten. Weiterhin sind 
sie wesentlich fur die mechanischen Eigenschaften der ausgeharteten Vulkanisate, 
wie ReiBfestigkeit, Bruchdehnung und Elastizitatsmodul. Fur RTV-1 Massen 
werden als Fullstoffe beispielsweise sehr haufig Kreiden verwendet. Gemahlene 
Naturkreide wird in der Regel zusammen mit pyrogener Kieselsaure eingesetzt. 
Die Kieselsaure ist in dieser Kombination erforderlich, wenn standfeste Massen 
erhalten werden sollen. Als Alternative konnen gefallte Kreiden verwendet werden. 
Diese Kreiden konnen ebenfalls mit Kieselsaure und auch mit Naturkreide kom- 
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kanisate auf, jedoch ist die Lagerfahigkeit der unvulkanisierten Produkte, die ohne 
den Zusatz der Sulfonsaure relativ gering ist, bei Zugabe der Dodecylbenzolsulfon- 
saure nicht verbessert. 



In DE-A-2007002 werden veretherte oder veresterte Polyglykole in gefullten 
kondensationsvernetzenden Polysiloxanmassen verwendet. Diese Produkte werden 
unter Verwendung verschiedener Silanvemetzer mit mindestens einem Stickstoff- 
atom im Molekul hergestellt, wie z.B. Oximo-, Amino- oder Aminoxysilanver- 
netzern. In DE-A-2 653 499 werden Phosphorsaureester in Kombination mit den 
gleichen Vernetzern beschrieben. Geeignete Additive fur Alkoxysysteme, die ein 
niedriges Elastizitatsmodul und eine gute Lagerfahigkeit aufweisen, sind nicht 
bekannt. 



Es bestand also die Aufgabe, gefullte RTV-1 Alkoxy Systeme zu entwickeln, die 
ein niedriges Elastizitatsmodul und eine hohe Bruchdehnung besitzen und die im 
unvulkanisierten Zustand eine gute Lagerfahigkeit aufweisen. Zudem sollten diese 
uber eine gute Haftung des geharteten Materials auf vielen Substraten verfugen. 

Uberraschenderweise wurde nun gefunden, daB die bekannten Nachteile hochge- 
fiillter Polysiloxanmassen, die bei Raumtemperatur unter dem Zutritt von Luft- 
feuchtigkeit harten und die als Spaltprodukte Alkohole freisetzen, weitestgehend 
behoben werden konnen, wenn den Massen als Additive Phosphorsaureester 
und/oder Polyphosphorsaureester zugesetzt werden. Durch diese Additive werden 
sowohl die mechanischen Vulkanisateigenschaften der RTV 1 Alkoxy-Systeme als 
auch ihre Lagerfahigkeit im unvulkanisierten Zustand nachhaltig verbessert. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind kondensationsvernetzende Poly- 
siloxanmassen, enthaltend 



25 a ) mindestens ein vernetzungsfahiges Polysiloxan, das endstandig als reak- 
tionsfahigen Rest mindestens eine der folgenden Gruppen enthalt 

-0-SiR l 2 OH, -O-SiR^OR 2 )^ -0-Si(OR 2 ) 3 , 



wobei 
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R' gegebenenfalls subvene C.-Q-Alky,., C.-C,,.^. oder c , . 

Alkenylreste und 2 8 

R 2 gegebenenfalls substituierte lineare oder verzweigte C r C 8 -Alkyl 
Oder C 2 -C 8 -Alkoxyalkylreste bedeuten, 

und 

R' und R 2 innerhalb des Molekuls gleich oder verschieden sein konnen, 

b) mindestens einen basischen Fullstoff und gegebenenfalls weitere Fullstoffe, 

0 mindestens e.ne Phosphorverbindung aus der Gmppe der Orthophosphor- 
saureester der folgenden Formel I P 

0=P(OR 3 ) 3 . n (OH) n 

mit 

n = 0, 1 oder 2 und 

R 3 = ein gegebenenfalls substituierter linearer oder verzweigter C C 
Alkyl-, Acyl-, C 2 -C 30 -Alkenyl- oder -Alkoxyalkyl-, 
alkyl- oder C 6 -C 10 -Arylre S t oder ein Triorganosilyl- oder Diorgano- 
alkoxys.lylrest, der innerhalb des Molekuls gleich oder verschieden 
sein kann, 

und/oder der Ester der Polyphosphorsaure, 
d) mindestens ein Alkoxysilanvernetzer der Formel 
20 R, x Si(OR 2 ) 4 . x , 

wobei 

x - 0 und 1, und R' und R 2 innerhalb des Molekuls gleich oder verschie- 
den sein konnen, ,e 
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e) mindestens eine metallorganische Verbindung, und 

f) gegebenenfalls weitere Hilfsstoffe, wie z.B. Weichmacher, Haftmittel, 
Stabilisatoren, Pigmente, Fungizide u.a.. 

Vernetzungsfahige Polysiloxane a) im Sinne der Erfindung sind Polydiorgano- 
5 siloxane, vorzugsweise Polydimethylsiloxane, wobei gegebenenfalls die Methyl- 
gruppen teilweise durch Vinyl-, Phenyl-, C 2 - bis C 8 -Alkyl- oder Halogen- 
alkylgruppen ersetzt sein konnen. Die Polydimethylsiloxane sind im wesentlichen 
linear, konnen jedoch geringe Anteile an verzweigend wirkender Organosiloxy- 
einheiten enthalten. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Er- 
10 findung besitzt das vernetzungsfahige Polysiloxan a) eine Viskositat zwischen 0,1 
und 1000 Pas, vorzugsweise zwischen 10 und 500 Pas. Zudem kann das ver- 
netzungsfahige Polydiorganosiloxan a) partiell durch unreaktive Reste, wie bei- 
spielsweise Trimethylsiloxyreste, substituiert sein. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung sind die reak- 
15 tionsfahigen Reste der Polysiloxane 

-0-Si(R 1 ) 2 OH-Gruppen mit 

R 1 = gegebenenfalls substituierter C r C 8 -Alkyl-, C 6 -C 14 -Aryl- oder C 2 -C 8 -Alken- 
ylrest, worin R 1 innerhalb des Molekiils gleich oder verschieden sein kann. 

Der Begriff substituiert schliefit alle gangigen Substituenten, wie z.B. Halogen, 
20 N0 2 , Amin, Alkoxy etc. ein. 

Die basischen Fullstoffe b) sind beispielsweise gefallte oder gemahlene Kreide, 
Metalloxide, -sulfate, -silicate, -hydroxide, -carbonate und -hydrogencarbonate. 
Weitere Fullstoffe sind z.B. verstarkende und nichtverstarkende Fullstoffe, wie 
z.B. pyrogene oder gefallte Kieselsaure, Rul3 oder Quarzmehl. Sowohl die 
25 basischen Fullstoffe als auch die weiteren verstarkenden oder nichtverstarkenden 
Fullstoffe konnen gegebenenfalls oberflachenmodifiziert sein. Besonders bevorzugt 
sind als basische Fullstoffe b) gefallte oder gemahlene Kreiden. Bei Komponente 
b) kann es sich auch um Gemische von Fullstoffen handeln. 
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Die erfindungsgemMen Phosphorverbindungen c) sind Ester der Ortho- und Po,v 
phosphorsaure bzw. Gemische davon Die Ester der Or,h„ k T V ~ 
durch die fo lg e„de aUgemeine Forme, b Jnn °" h °^<>— «— 

0-P(OR 3 ) 3 .„(OH) n , 



worm 



n = 0, 1 oder 2 und 
R 3 



die Bedeutung von einem gegebenenfalls substituierten linearen oder ver 

rr, r"^ 1 "' - AcyK c - c ^ yi . oder 7: 

Cu-Cyclodkyl- oder C 6 -C I0 -Arylrest oder ein Triorganosilyf- 'o der 
D.organoalkoxysil^est hat, und R 3 innerhalb des ^ * ° 
verschieden sein kann. 

PhosT "rr 8 * 6 " AUSmhrU ^form der vorHegenden Erfindung is, die 
Pho phorverb.ndung c) ei„ Ester der Onhophospborsaure der Forme, , I ZV> 
m ndestens emem gegebenenfails substituierten Hnearen oder verzweigteTc ^ 
15 Alkylrest entspncht. Fur den Fall, dafl n = O is. entsprich. m Z T 

Triorganosiiyl- oder Diorganosilylres, deSte " S emem 

Komponeme c) kann ebenfalls ein Ester von Polyphospborsiure Oder ein Gemisch 
Ortho- und Polyphosphorsaurepartialester, wie *B. Alkalimetallsalze. 

» S^Z^T erf '" d — " sind A^ysUane 

R'x si(OR 2 ) 4 . x , 



mit 
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x = 0 und 1, 

R 1 gegebenenfalls substituierte C r C 8 -Alkyl-, C 6 -C 14 -Aryl- oder C 2 -C 8 -Alken- 
ylreste und 

R 2 gegebenenfalls substituierte C r C 8 -Alkyl-, lineare oder verzweigte C r C 8 - 
5 Alkyl- oder C 2 -C 8 -Alkoxyalkylreste, wobei R 1 und R 2 innerhalb des 

Molekiils gleich oder verschieden sein konnen, 

oder deren Gemische. 

Bevorzugte Alkoxysilane sind Tetraethoxysilan, Tetra-n-propoxysilan, Methyltri- 
ethoxysilan, Methyltrimethoxysilan, Methyltri-(2-methoxyethoxy)silan ) Vinyltri- 
10 methoxysilan oder Vinyltriethoxysilan. Bevorzugt sind Methyl- und Vinyltri- 
methoxysilan. Komponente d) kann ebenfalls ein Teilhydrolysat der Alkoxy- 
silanvernetzer sein. 

Als metallorganische Verbindungen e) sind alle nach dem Stand der Technik in 
kondensationsvernetzenden Polysiloxanmassen gebrauchlichen Katalysatoren geeig- 
15 net. Besonders bevorzugt sind organische Titan- und Zinnverbindungen. In 
Kombination mit organischen Zinnverbindungen werden bevorzugt vernetzungs- 
fahige Polysiloxane a) mit den reaktionsfahigen Resten 

-O-SiR 1 (OR 2 ) 2 , -0-Si(OR 2 ) 3 

eingesetzt, wobei die Reste R 1 und R 2 die schon zuvor genannte Bedeutung haben. 

20 Besonders bevorzugte Zinnverbindungen sind z.B. Diorganozinndicarboxylate, wie 
Dibutylzinnlaurat und Dioctylzinnmaleat sowie Losungen von Diorganozinnoxiden 
in Kieselsaureestern. Bevorzugte Titanverbindungen sind beispielsweise Alkyltita- 
nate, wie Tetraisopropyltitanat, Tetrabutyltitanat und chelatisierte Titan- 
verbindungen, wie Diisobutyl-bisacetessigsaureethylester-titanat, Diisopropyl- 

25 bis(acetylacetonat)titanat oder Diisopropylbis(ethylacetoacetat)titanat. 

Zusatz- und Hilfsstoffe f) im Sinne der Erfindung sind vorzugsweise Weich- 
macher, Haftmittel, Pigmente und Fungizide. 
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In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorlie^nH« ^ , 
Hilfsstoffe f), SiIiconweich m acher wie 2 B ^ Fold Zh , , § ^ 

snox y e„d g , P pe„ und ei„ er Vis^ £ ^t^lZZ 
organofunktionelle Silane der Formeln: ^ ^ z B 

! X -CH 2 -CH r CH 2 -Si(OR 2 ) 3 

mit X= - N H-CH 2 -CH 2 -NH 2 . -0-CH 2 — CH — CH, 

\/ 2 
o 

-0-C(0)-C(CH 3 )=CH 25 -SH, -OH, -CI, -NH 2 und 
R 2 in der schon zuvor 



10 



15 



genannten Bedeutung. 
Die erfindungsgemaBen Siliconmassen bestehen 

100 Gew.-Teilen a), 

10 bis 250 Gew.-Teilen b), 

0,1 bis 25 Gew.-Teilen c), 

1 bis 30 Gew.-Teilen d) 

0,1 bis 20 Gew.-Teilen e) sowie 

0 bis 240 Gew.-Teilen f). 



vorzugsweise aus 



0-100 Gew.-Teile Weichmacher, 
0-20 Gew.-Teile Haftmittel, 
20 0- 1 00 Gew.-Teile Pigmente, 
0-20 Gew.-Teile Fungizide, 

Tl ei ergi;, SUmme KOmPOnente " ° in ^ MiSChU "« ^^ 240 Ge„ - 
Gegenstand d=r vor,iege„de„ Erflndung is, auch eir, Verfahren zur Herstellune der 
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AusschluB von Feuchtigkeit vermischt werden. Bevorzugt werden die Kompo- 
nenten a), b) und c) vorgelegt und anschlieflend die weiteren Komponenten 
zudosiert. 

Die erfindungsgemaBen Phosphorverbindungen c) werden vorzugsweise im Verlauf 
5 der Herstellung der Polysiloxanmassen in die Massen eingearbeitet. In einer 
besonders bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung werden in 
einem vorgelagerten Arbeitsgang die basischen Fullstoffe b) und die Phosphorver- 
bindung c) gegebenenfalls in einem geeigneten Losungsmittel gelost, vermischt. 
Als geeignete Losungsmittel konnen z.B. Wasser, polare oder apolare organische 
10 Losungsmittel, beispielsweise Alkohole und aromatische oder aliphatische Kohlen- 
wasserstoffe, Verwendung finden. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung sind zudem oberflachenmodifizierte 
Fullstoffe, erhaltlich durch die Umsetzung von mindestens einem basischen 
Fullstoff b) mit mindestens einer Phosphorverbindung c) aus der Gruppe der 
15 Orthophosphorsaureester der folgenden Formel I 

0=P(OR 3 ) 3 _ n (OH) n mit 
n = 0, 1 oder 2 und 

ein gegebenenfalls substituierter linearer oder verzweigter C r C 30 -Alkyl, 
-Acyl, C 2 -C 30 -Alkenyl- oder -Alkoxyalkyl-, C 5 -C 14 -Cycloalkyl- oder 
C 6" c io~ Ar y lrest oder ein Triorganosilyl- oder Diorganoalkoxysilylrest, der 
innerhalb des Molekuls gleich oder verschieden sein kann, und/oder Ester 
der Polyphosphorsaure, 

gegebenenfalls in einem Losungsmittel. 

Vorzugsweise ist R 3 = C r C 30 -Alkyl. 

Als Losungsmittel sind Wasser, polare oder apolare organische Losungsmittel, wie 
z.B. Alkohole, aromatische oder aliphatische Kohlenwasserstoffe und/oder Poly- 
dimethylsiloxane geeignet Diese oberflachenmodifizierten Fullstoffe sind hydro- 
phob. 



R 3 = 

20 
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Beispiele 

Allgemeine Arbeitsweise bei der Herstellung und Beurteilung der Massen 

Die Herstellung der Massen erfolgte in einem 11-Plantenmischer entsprechend den 
im folgenden aufgefuhrten Beispielen. Nach AbschluB der Herstellung wurden die 
5 Massen in KunststofFkartuschen gefullt. Aus den verschlossenen Kartuschen wurde 
Material fur die entsprechenden weiteren Priifungen entnommen. 

Das Vernetzungsverhalten der Polysiloxanmassen wurde auf einer Glasplatte 
gepruft, wozu die Pasten in einer Schichtdicke von 2 mm auf einer Flache von 40 
mal 60 mm aufgetragen wurden. Nach 24 Stunden wurde die Durchhartung des 
0 Material bis zur Glasoberflache gepruft. 

Zur Ermittlung der mechanischen Eigenschaften der Vulkanisate wurden die 
Pasten in 2 mm dicken Schichten ausgezogen und nach 14-tagiger Aushartung bei 
23°C und 50% relativer Luftfeuchtigkeit nach DIN 53 504 gepruft. Die Harte 
wurde nach 21 Tagen entsprechend DIN 53505 ermittelt. 

5 Die Lagerfahigkeit der Produkte wurde so beurteilt, daB die Pasten in einer 
verschlossenen Aluminiumtube bei 50°C gelagert wurden. Im Wochenabstand 
wurden Proben entnommen und auf Vernetzung gepruft. Waren die Proben 1 
Woche nach der Entnahme einwandfrei vernetzt, so gait der Test als bestanden. 
Die Prtifung der Lagerfahigkeit bei 50°C ist eine bei der Dichtstoffbeurteilung 

:0 gebrauchliche Methode, die es ermoglicht, in relativ kurzen Zeitraumen die 
Lagerfahigkeit der Produkte in der Praxis abzuschatzen. 

Beispiele 1 bis 8 

In einem Planetenmischer wurden 44,0 Gew.-Teile eines Polydimethylsiloxans mit 
Si(CH 3 ) 2 OH-Endgruppen, das eine Viskositat von 50 Pas bei 25°C besaB, mit 45,0 
15 Gew.-Teilen einer mit Stearinsaure behandelten gefallten Kreide (spezifische 
Oberflache BET 19 m 2 /g) unter Zusatz verschiedener Phosphorsaureester zu einer 
homogenen Paste vermischt. Es fanden folgende Verbindungen Einsatz: 
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Beispiel 1: Di-2-ethylhexylphosphat 
Beispiel 2: Mono-2-ethylhexylphosphat 
Beispiel 3: Mono-isodecylphosphat 

Beispiel 4: i :1 Gemisch aus Mono . ^ Di . isononylphf)sphat 
Beispiel 5: Trimethylsilyl-di-2-ethylhexylphosphat 
Beispiel 6: TrimethyIsilyl-di-2-ethylhexylphosphat 
Beispiel 7: Bis-(trimethyl s ilyl). mono . 2 . ethylhexylphosphat 
Beispiel 8: Tri S -(trimethyl s iIyl)ph OSp h a t. 

AnschlieBend ™ den 8,0 Gew,Teile eines Polydimethylsiloxans mit -OSi(CH ) 
Endg m p pe und 2j5 Gew . Teile MethyItrimethoxysilan u J£rt 

sow.e 0,1 Gew.-Te.len N-A mi no-ethy.-3-a m inopropylt rim ethoxysi, a n vervollstan- 
Die Massen der Beispiele 1 bis 8 harteten innerhalb von 24 Stunden einwanHf ■ 

Vergleichsbeispiel 9 

Der Ansaez der Beispiele , „ js „ ^ ^ 

Phosphorsa„rees«ers verzichte, word, Auch diese Ma.se war nach 24 stnden 
voU-*4g durchgehar*,. Die Prufung der L agerrah, g kei, u„d der Lin" 
E,ge„schaften zeigte jedoch, da B das Produk. „ ur unzureichende fi^ 
aurwe,s,. D,e Lagerfah, g kei, von n U r 2 Wochen bei 50'C u„d die ch 
rnechamscHen Eigenschaften wie none Harte, niedrige Dehnung u„d " E 
Modul schranken die EinsaKmoglicnkei, eines soichen Produk.es auferund H 
techmschen Nachteile sehr stark em. 8 d der 
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Vergleichsbeispiel 10 

Der Ansatz des Beispiels 9 wurde unter Zugabe von 1,5 Gew.-Teilen Dodecylben- 
zolsulfonsaure wiederholt. Der Dichtstoff hartete nach 24 Stunden vollstandig 
durch. Die Lagerfahigkeit des Produktes unterscheidet sich nicht von der des 
5 Vergleichsbeispieles 5 ohne jeglichen Zusatz und ist mit nur 2 Wochen bei 50°C 
nicht ausreichend. Die mechanischen Eigenschaften des Vulkanisates liegen auf 
hohem Niveau und weisen eine hohe Bruchdehnung und einen niedrigen E-Modul 
auf (Tabelle 1). 
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Tabelle 1: Prufergebnisse der Beispiele 1 bis 10 



10 



Bsp.- 
Nr. 


Gew.- 

ICIIC 

Phosphat 


Harte 
onore 
A 


Bruch- 

dehnung 

[%] 


E-Modul 
[N/mm 2 ] 


Rei/3- 

festig- 

keit 

[N/mm 2 ] 


1 


1,5 


28 


880 


0,49 


2,0 


2 


1,0 


17 


820 


0,41 


1,7 


3 


1,1 


23 


780 


0,45 


1,7 


4 


1,3 


23 


780 


0,46 


1,8 


5 


Wo 


33 


630 


0,63 




6 




3 1 


930 


0,50 


2,34 


7 


1,0 


28 


830 


0,50 


2,11 


8 


1,0 


30 


500 


0,45 


1,99 


~P> 




35 


640 


0,67 


2,6 : 


~1Q2) 


7?> 


24 


930 


0,44 


2,0 ; 



Lagerstabi- 
litat^ bei 
50°C 
[Wochen] 



2 3) 



15 



1) nach der angegebenen Zeit waren die Produkte noch in einwandfreiem Zustand 

2) Vergleichsbeispiel 

3) Masse hartet nach 3 Wochen nicht mehr aus. Das Produkt ist deutlich 

geschadigt 

4) Dodecylbenzolsulfonsaure 
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Patentanspruche 

1 Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen, enthaltend 

a) mindestens ein vernetzungsfahiges Polysiloxan, das endstandig als 
reaktionsfahigen Rest mindestens eine der folgenden Gruppen ent- 

5 halt 

-O-SiR^OH, -O-SiR^OR 2 )^ -0-Si(OR 2 ) 3 , 
wobei 

R 1 gegebenenfalls substituierte C r C 8 -Alkyl-, C 6 -C 14 -Aryl- oder 
C 2 -C 8 -Alkenylreste und 

10 R 2 gegebenenfalls substituierte lineare oder verzweigte C r C 8 - 

Alkyl- oder C 2 -C 8 -Alkoxyalkylreste bedeuten, und R 1 und 
R 2 innerhalb des Molekiils gleich oder verschieden sein 
konnen, 

b) mindestens einen basischen Fullstoff und gegebenenfalls weitere 
15 Fullstoffe, 

c) mindestens eine Phosphorverbindung aus der Gruppe der Ortho- 
phosphorsaureesters der folgenden Formel I 

0=P(OR 3 ) 3 . n (OH) n 



20 n = 0, 1 oder 2 und 

R 3 = ein gegebenenfalls substituierter linearer oder verzweigter CPC3Q- 
Alkyl-, -Acyl-, C 2 -C 30 -Alkenyl- oder -Alkoxyalkyl-, C 5 -C 14 - 
Cycloalkyl- oder C 6 -C 12 -Arylrest oder ein Triorganosilyl- oder 
Diorganoalkoxysilylrest, der innerhalb des Molekiils gleich oder 
25 verschieden sein kann, 



WO 96/27636 



- 16 - 



PCT/EP96/00837 



und/oder eines Esters der Polyphosphorsaure, 

d) mindestens ein Alkoxysilanvernetzer der Formel 
R* x Si(OR 2 ) 4 . x , 

mit 

x = 0 und 1, 

R 1 und R 2 innerhalb des Molekuls gleich oder verschieden sein 
konnen, 

bedeuten, 

e) mindestens eine metallorganische Verbindung und 

f) gegebenenfalls weitere Hilfsstoffe. 

2. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach Anspruch 1 dadurch 
gekennzeichnet, daB das vemetzungsfahige Polysiloxan a) eine Viskositat 
zwischen 0,1 und 1000 Pas besitzt. 

3. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach einem der Anspniche 1 
bis 2, dadurch gekennzeichnet, daB die basischen Fullstoffe b) gefallte oder 
gemahlene Kreiden sind. 

4- Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach einem der Anspniche 1 
bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Phosphorverbindung c) ein Ester 
der Orthophosphorsaure mit mindestens einem gegebenenfalls substituierten 
hnearen oder verzweigten C 4 -C 30 -Alkylrest R 3 ist. 

5. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach einem der Anspniche 1 
bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der Alkoxysilanvernetzer d) Tetra- 
ethoxysilan, Tetra-n-propoxysilan, Methyltriethoxysilan, Methyltrimethoxy- 



10 



20 
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silan, Methyltri-(2-methoxyethoxy)silan, Vinyltrimethoxysilan oder Vinyl- 
triethoxysilan ist. 

6. Kondensationsveraetzende Polysiloxanmassen nach den Anspruchen 1 bis 

5, dadurch gekennzeichnet, dafl die metallorganische Verbindung e) eine 
5 organische Titan- oder Zinnverbindung ist. 

7. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach den Anspruchen 1 bis 

6, dadurch gekennzeichnet, daC die Hilfsstoffe f) Weichmacher, Kataly- 
satoren, Haftmittel, Pigmente, Fungizide sind. 

8. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach den Anspruchen 1 bis 
10 7, dadurch gekennzeichnet, dafi diese aus 

100 Gew.-Teilen a), 
10 bis 250 Gew.-Teilen b), 
0,1 bis 25 Gew.-Teilen c), 
1 bis 30 Gew.-Teilen d), 
15 0,1 bis 20 Gew.-Teilen e) sowie 

0 bis 240 Gew.-Teilen f) bestehen. 

9. Kondensationsvernetzende Polysiloxanmassen nach den Anspruchen 1 bis 

7, dadurch gekennzeichnet, daB der Hilfsstoff f) folgende Zusammen- 
setzung aufweist: 

20 0-100 Gew.-Teiie Weichmacher, 

0-20 Gew.-Teile Haftmittel, 
0-100 Gew.-Teile Pigmente, 
0-20 Gew.-Teile Fungizide, 

wobei die Summe aller Komponenten f) in der Mischung hochstens 
25 240 Gew.-Teile ergibt. 



10. Verfahren zur Herstellung der kondensationsvernetzenden Polysiloxan- 
massen nach den Anspruchen 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dafi in 
einem vorgelagerten Arbeitsgang die basischen Fiillstoffe b) und die 
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mmdestens e,„em basischen FUlstoff b) mit tnindestens einer PhoLT 
ver^dung c) aos der Gruppe der OrtbophosphorsSureester der fol^ 

0-P(OR 3 ) 3 . n (OH)„ mit 
n " 0, ] oder 2 und 

R 3 - ein gegebenenfalls substituierter linearer Oder verzweigter C C 

Alkyl, -Aoyl, C 2 -C 30 -Alke„yl- oder -Alkoxyalky!-, C 5 -C, 4 -C yc lo- 
attyl- Oder C 6 -C, 0 -Arylrest Oder ein Triorganosilyl- oder Diorganc- 
alkoxys,lyirest, der innerhalb des Molekttls gleich Oder verschieden 
sein kann, und/oder Ester der Polyphosphorsaure, 

gegebenenfalls in einem Losungsmittel. 

'5 12. Venvendung der oberflacnenmodifzierten Fullstoffe nach Anspruch 1 , i„ 
Polyaioxanmassen, Kunststoffen, Farben oder Lacken. 

13 Verwendung der ko„de„sa,io„svernetze„den Po lysi ,oxanmasse„ nach den 
Anspruchen , bis 9 al s Dichtstoff, Kleber oder Beschichtungsmasse. 
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